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○ は じめに
(研究の 背景 : 六方晶系ワイ ドギャ ッ プ化合物半導体材料の 重要性)
GaN に代表されるⅠⅠトV 族窒化物半導体やzno に代表され るⅠトV I族酸化物半導体などの 六 方
晶系ワイ ドギャ ッ プ化合物半導体は ､ その構成元素の化学的性質と結晶結合の 強度 ･ 安定性 によ
り ､
(1) ワイ ドギ ャ ッ プと大きな励起子束縛エ ネル ギ ー を反映して : 紫外か ら可視波長全領域
で の高効率発光デ バイ ス ､ 蛍光灯に代わりうる照明用白色光源 ､ 超高密度光記録用短波
長レ ー ザダイ オ ー ド､ お よ び励起子応用超高速光変調デバイ ス などの ､ 近未来の 新機能
光デバイ ス - の応用､
(2) 大きな電子飽和速度と耐高温性を反映 して : 次世代携帯端末網の ミリ波帯中継基地局
用の 超高速大電力電子 デバイ ス ､ 自動車麗子部品やさまざまな大電力電子デバイ ス 用の
省 エ ネ ･ 高効率電力デバイ ス などの ､ 近未来の 新機能超高速 ･大電力電子デ バイ ス - の応
用 ､
(3) 結晶構造の 低い 対称性を反映 して : 六方晶系結晶は c軸方向に結晶極性が あり ､ 対称
性が立方晶の 場合 より低く ､ 欠陥の振 る舞いが異なり ､ たとえば多結晶でも伝導度制御
が可能となり ､ また 良い発光材料となりうるな ど､ 近未来の多結晶 ･低 コ ス ト ･ 薄膜大
面積光電子デバイ ス - の応用 ､
等 ､ ユ ニ ー クで高機能 ･新機能 の光電子デバ イ ス の 開発が 可能で あり ､対環境 ･ 耐環境の 両視
点 ､ お よび 2 1世紀の 情報技術時代を支える光 ･ 電子デバイ ス と しての 要請に応 え得 る重要な材
料で あるc
(有極性化合物半導体結晶と して の特徴と問題点 ､ 極性制御の 重要性)
こ の ような六方晶系材料は ､ c 軸方向に結晶の極性が あり ､ c 軸配向結晶の 場合 に､ その 結晶
構造の 非対称性か ら､ 表面に陽イ オ ンがくる陽極性と､ そ の 逆の 陰極性 の場合が あり ､ 一 般に陽
極性の 表面は化学的に安定 ･ 不活性で ､陰極性表面は活性で ある ｡
我々 は これまで の研究で ､ こ の 両極性の物性 の 特徴 ･ 相違を反映して ､ 結晶欠陥の 発生や不純
物の 取り込 み機構などが結晶極性に よ っ て大きく異なり ､ 薄膜結晶の 物性制御の ため には極性
制御がきわめて重要で ある ことを明らか に してきたが ､ 以下の ような問題点お よび学術的に不
明な点が あっ た ｡
(1) GaN はそ の殆 どが無極性結晶の サフ ァ イア基板上 に成膜されて い るが ､ どの ようなメ カ
ニ ズム に よ っ て極性が決ま るかは殆 どま っ たく理解されて い ない ｡
(2) また､ 結晶内には しばしば小さな逆極性 の ドメイ ン が多く存在し､ こ の 周囲に転位等の
さま ざまな結晶欠陥が発生する｡ そ の結果 ､ 発光効率や電子移動度も′+､さくなり ､ これ
らの化合物の 有す る潜在能力の 発現を阻害し､ 上述の 近未来情報技術用光 ･ 電子デバイ
ス - の 応用を阻ん で い る ｡
(3) 多結晶膜と して の ZnO 圧電膜 ･ 透明導電膜や ､ 多結晶 GaN などの 場合 には ､ ガラ ス など
の 非結晶性基板上 に成膜されるが ､ そ の 場合にも結晶極性制御が物性制御の 上できわ め
て 重要で ある｡
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つ まり ､ 六方晶系 ワイ ドギャ ッ プ化合物の 本来の 物性 を反映 した近未来光 ･ 電子デ バ イ ス の 開
発 の た めに は ､ 結晶極性制御のメ カ ニ ズム の 理解と これを基 に した光電子物性の 飛躍的改善が
極 めて重要で ある｡
(本研究の特徴 ･ 目的 ･ 研究指標)
GaN やzno などの 六方晶系化合物半導体の 極性解析は ､国内外の 研究機関で行われて い るが ､
結晶極性の 転換技術に つ い ては ､ そ の殆 どは バ ッ フ ァ ー 層と して の 薄い Al N層や GaN との超格
子膜挿入後の 実験的な事実と して結果 を述 べ て い るだけで あり ､ その メカ ニ ズム - の 言及や解
析は して い ない ｡
本研究で は ､ 窒化ガリウム (GaN) や酸化亜鉛 (zno) に代表される六方晶系 ワイ ドギャ ッ プ
化合物材料に つ い て ､ (1) ｢A lなどの 薄い面心立方構造の 金属を c 軸方向に2 分子層以上挿入
する技術+ により結晶極性制御を実現す るとともに ､ (2) そ の 極性制御の メカ ニ ズム を学術的
に明らか に し､ (3) 両極性膜の成膜機構や欠陥導入機構を解析 し､ 欠陥密度の 大幅な低減と ､
光電子物性の 飛躍的改善を図る｡ こ れに より ､ 2 1世紀 の近未来情報技術 を支える ､ 耐環境性 ･
対環境性 に優れた新機能光 ･ 電子デバ イ ス 実現 の礎を築く こ とを目的と した ｡
(研究経過 ･研究成果)
窒化物系結晶の エ ビタキ シ に使われ るサフ ァ イア基板は ､ そ の物性が 窒化物と比較して ､ 非
極性結晶で あるこ と ､ お よび格子 定数や化学的性質の 不整合 が従来の エ ビタキ シ とは か け離れ
て大きい ことなどから､ 一 般に い わ ゆる2 段階成長に よ っ て ､ エ ビタ キ シが行われる. しか し､
実際 の エ ビ タキ シ は成長シ ス テ ム - の 依存性が極めて 大きく ､ 依然と して エ ビタキ シ の 各過程
が多く の 人 の共通の 理解にな っ て い ると は言えない ｡ 特に M O V P Eで は ､ 適切 なそ の 場観察手
段を持た ずに ､
`
メ クラ運転
'
成長 されて い る ことが 多い ｡
我 々 は ､ エ ビタ キ シの 各プ ロ セ ス に つ いて共通の 理解を得 るこ とを目的に ､ 分光 エ リ プソメ
‾ タに よるin-situ 測定と A F M､ H R-X R Dや F EIS E M /C Lに よる e x-situ 測定 により ､ 原子 ･分子
レ ベ ル で の解析 ･ 評価 ･ 理解を目指 し､ 検討を進めた ｡ こ の研究過程で ､ 両極性膜 では エ ビタ
キ シ プ ロ セ ス 自体はもちろん の こ と､ そ の 欠陥導入機構もま っ たく異なる ことが 明らかとなり ､
極性制御が学術的にも工学的にもきわめて重要で あるこ とがわか っ た｡
特 に ､ 特性 の異なる二 つ の材料系 (窒化物系材料お よび酸化物系材料) に対 して ､ 特徴的な
二 つ の エ ビタキ シ プ ロ セ ス (M B Eと M O V P E) を適用する こ とで ､ 六方晶系ワイ ドギャ ッ プ半
導体の極性制御につ い ての より包括的な理解を得る ことができた とい える｡
N 極性 に よるInN エ ビタキ シ制御 - の 展開
本研究で の極性制御メ カ ニ ズム の検討とそ の 理解か ら､ こ れまで検討が少なか っ た窒化イ ン
ジウム (lnN) の エ ビタ キシ制御に つ いて ､ きわめて重要な知見が得られた｡ つ まり ､ GaN や
AIN のエ ビタキ シ制御 ･ 物性制御で は Ga や A lなどの 陽極性 が好ま しい とされて きた が ､ Ⅰ｡N
は逆で N の陰極性 の方が ェ ピタ キ シ制御と物性制御 の 両方で好ま しい こ とを明らか に し ､ こ の
分野 で グロ ー バ ル に先導する研究 へ と展開 した｡
本報告書は平成 1 3年度か ら1 6年度ま で の 4年間に行 っ た これらの ワイ ドギャ ッ プ半導体
の極性制御と光電子物性の 飛躍的改善に つ い て の 研究成果をまと めたもの で ある｡
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Talk), Inte rn atio n al Sympo sium o nZnO and Relativ e Materials a nd De vic es, C ha ngchu n, C hin a,
Ja n,15-18(20 04)
40･ A ･Yo shika w a
,
K･Xu
,
W ･Terashim a
,
N IHashim oto, a nd M･Yo shita ni: Co ntr oued eptaxy ofInN by
R F- MBE;the r ole of N-polarity a nd ln-polarity s urfac es o nM B Egr o wth of lnN epilayers(In vited),
T be 5
【h
lnte m atio n al Symposiu m o nB lしIe Laser and Light Emi仙 g D iodes(lS B L L E D-2004),
Gye o ng)
'
u, Ko re a, M ar.I5-1 9(200 4)
41
･
Y
･Ishitani, K･Xu, S･B ･C he, H ･M as uya m a, W ･Ter ashim a, M ･Yoshitani, N･liashim oto, K .A kas aka,
T･ O hkubo, a nd A･Y bshika w a:Pr operties of 氏Inda m entalabso rptio n edge oflnN crystalin v estigated by
optic alr eflectio n a ndtra nsmissio n spe ctr a, T he 5
th
Inter n atio n al Symposiu m o nBlu eLa ser andLight
EmittingDiodes(IS B L L E D-2 004), Gyeongju, Kore a, M ar.1 5-1 9(200 4)
42･ K ･Xu and A･Yoshika w al･ E fFe ct of Polarity o nR F- M B EofVery T hick and HighQu alityInN(In vited),
Eur ope anM aterials Res earch So cietySpring Me eting, Str asbo u rg,Fra n c e, M ay2 4-2 8(20 04)
43･ A ･ Yo shika w a
,
Y.Ishita ni
,
S.B
. Che, K. Xu, W .Ter ashim a, N .Hashim oto and M.Yoshitani: Efe ct of
Crystallin ePolarityin R ト M B EoflnN; Dr astic ally HigherEpitaxy Te mperattlrein N-polarity tha n
ln -polarity, Janpan- Ger m a ny-Spain Joint Workshop o n A dv a n c ed Se mic o ndu ctor Opto ele ctr o nic
Devic es and Materials, YufuinJapa n, Apr.1(2 004)
44･ Y･Ishitani
,
K･Xu
, S･B ･Che, H ･ Ma suya m a, W ･Terashim a, M ･Yoshita ni, N･Hashim oto, K.Akas aka,
T･O kubo
,
a nd A･Yoshika w a:Ba ndedge properies of lnN crystalsin opticalrene ctio n andtransmissio n,
Ja npa n-Ger m any-Spain Joint Wo rkshop o n Adv a n ced Semic o ndu ctor Opto ele ctro nic De vice s and
M aterials,Ⅵ血in Japa n, Apr.I(20 04)
4 5･ A ･Yoshika w a:M B En an opr o cess esfo rlnN -bas edII トnitrides(In vited), Na n o-photonlcs Workshop,
Tain an, Taiw a n,Ju n.23-24(2 004)
46･ Y･Ishita ni, H･M as uya m a, W .Terashim a, M . Yo shitani, N. Hashim oto, S.B .C he, a nd A. Yoshika w a.
･
Ba ndgap e n ergyofrnN a nditste mperaturedepe nde n ce
M
, B IO･2, Intern atio n al Workshop o nNitride
Semic o ndu ctors
,
Pittsburgh, U S A,Jut.19-23(2 004)
4 7･ S･B ･Che
,
M ･ Yo shita ni
, W･Terashim a, N ･Hashim oto, Y･Ishita ni, a nd A.Yo shikawa:InN/GaN SQW,
MQW a nd D Hstru ctu res gro w nby radio frequ e n cy plas m a- s sisted M BE, B9.4, Intern atio n al
Workshop o nN itride Semic o ndu ctors, Pittsburgh, U S A,Jul.1 9-23(200 4)
4 8･ B･ W ･Se o
,
Y･Ishitani, a nd A･ Yo shika w a:Infulue n c e ofAl-preno w o nM O V P E-gr o w nGaN film s
a n alyz edby X-r ay recipr o c alspa ce m ap, P 17･2,Inter n atio n al Workshop o nN itride Se mic o ndu ctors,
Pittsburgh, U S A,Jul.19-23(2004)
49･ A ･Yoshika w a
,
Y･1shitani, S･B ･C he, K･Xu, B .Ca o, X .Q. Wa ng, M .Yoshita ni, W. Ter ashim a, a nd
- 10 -
N .Hashim oto:Quite differe nt gro wth behaviorsin RF- M B EoflnN with in-polarity and N-polarity
gr ow n o nGaN te mplate s, Se v e nth C hin a-Japa nS ym posiu m o nThin film s, C he ngdu, Sichu a n, C hin a,
Sep.2 0
-22(2004)
50. A. Yoshika w a, Y.Ishitani, S.B.Che, K. Xu, B .Cao, X .Q. Wa ng, M .Yoshitani, W.Ter ashim a, a nd
N .Hashim oto:M B Egr o wth andcharacteriz atio n ofInN epilayers;c o mparis o nbetw e e nN-polarity a nd
ln-polarity c ases(In vited), T he 206
(ll
m e eting ofEle ctro che mic al So ciety, Ho n olulu, Ha w aii, U S A,
Oct.3-8(2 004)
5 1. A .Yo shika w a, Y･Ishitanl, S･B･ Che, K･ Xu, Ⅹ ･ Wa ng, M ･Yo shitani, W･Terashim a a nd N･Hashim oto :
To w ards Fabric atio n ofDe viceQualitylnN -bas ed IIトNitridesNan o- Heterostru ctures:Gro wth and
pr operties ofThick InN Film s, 1nN -based SQW/MQW Stru ctu res, a ndQu antu m Dots by R F
- MB E
(In vited), E 4.1,2 004 Materials Res e arch So cietyFallM eeting, Bo sto n, U SA, No v･29- De c･3(20 04)
52. M .Yoshita ni, S.B .Che, Y.Ishitania nd A.Yoshika w a:Surfac eStoichio m etry Co ntr olin R F･ M B EoflnN
byln-situ Spe ctros c opic Ellips o m etry, E4.5, 2 004 Materials Rese arch So ci吋 Fa11 Meeting, Bosto n,
U S A, No v.29- Dec.3(2 004)
53. N .Hashim oto, N . Kikuka w a, S.B .Che, Y Ishitani andA.Yoshika w a:R F- M B E Gro wth oflnN Dots o n
N -polarGaN Gro w n o nVicin al 叩1a n eSapphir e, E4･4, 200 4 Materials Re se archSo ciety(M R S)Fall
M e eting, Bosto n, US A, No v･29- De c･3(2 00 4)
54. A .Yoshika wa, Y.Ishita ni, S･B･ Che, X ･ Wang, W･Terashirn a, N ･Hashirn oto, T･M ats uda, H ･Ishiia nd
s. yo shida:Gro wth andpr operties of InN QDs a ndInN /InGaN SQW/MQWs, A F O S R Indiu m Nitride
W brkshop2, Ha w aii, U S A,Jan ･9-1 3(20 05)
55. A . Yo shika wa, Y .Ishita ni, S.B .C he, X . Wa ng, a nd W.Terashim a:To w ardsFabricatio n ofDevic eQu ality
lnN-bas ed m-N itride s Na n o-Heter ostru ctu resby R F
- M BE (In vited), 7-1, Se co nd As ia-Pacific
Workshop o nW idegapSemic o ndu ctors, Hsin chu, Taiw an, M ar･7-9(2 005)
5 6. Y.Ishita ni
,
W.Terashim a, S･B IChe and A･Yoshika w a:Anis otropyof optic al spectra of InN aro u nd
fu nda m ental abs orptio n edge, 8-3, Sec o nd As ia-Pa cific Workshop o n Widegap Semic o ndu ctors,
Hsin chu,Taiwa n, M ar.7-9(2 005)
57･ E･S･ Hw ang, E･ M ･Park, E･ - K ･Suh, C･ -H ･Ho ng, H･J･Le e, and A･Yo shika w a:Do n o r chara cteristic s of
MB E-gro w nInN
n
, p-1 7, Sec o nd As ia-Pa cific Workshop on W idegap Semic o ndu ctors･ Hsin chu,
Taiw a n
,
Mar.7-9(2 005)
58. A .Yo shika w a:Re c e ntProgre ssin Gro wth a ndC haracteriz atio n oflnN a nd lnN -bas ed Tern ary Alloys
(Invited),20 05 Inte rn atio n alFo ru m onSolid-State Lighting, Xiam en, Chin a, Apr･ 14(20 05)
国内会議
I. 寺嶋亘, 徐科, 秦武 嵐 石谷善風 音川明彦:In-situ C A ICIS S測定による M B E- AINバ ッ フ ァ
層と エ ビタキ シ ヤ ル層の 極性転換の評価, 第49回応用物理学関係連合講演会, 東海大学(神奈
川), 2002年 3月 27日 - 3月 30日
2. 秦武 嵐 徐科, 寺嶋瓦 石谷善風 音川明彦:c A ICIS S測定によるサフ ァ イア基板の 表面ス ト
イ キオメ トリの 評価と GaN の極性選択 - の 影響, 第 49回応用物理 学関係連合講演会 東海大
学(神奈川), 2002年 3月 27日 - 3月 30日
- ll -
3.
4.
5.
6.
7
.
8.
9.
10.
l l.
12.
13.
14.
15.
16.
】7.
1 8.
村上政, 岩城宏行 杜小龍, 石谷善博, 吉川明彦:H*お よび 0*処理 c 面サフ ァ イ ア基板上 へ
の Ga 照射に よる ZnO 結晶回転 ドメイ ン制御, 第49回応用物理 学関係連合講演会, 束梅大学
(神奈川), 2002年 3月 27日 - 3月 30日
岩城宏行, 村上政, 杜小龍, 石谷蓉鳳 吉川明彦: c面サ フ ァ イ ア 基板表面の 窒化 に よる Z｡0
薄膜の結晶構造 - の影響, 第 49回応用物理学関係連合講演会, 束海大学(神奈川), 2 002年 3
月 27日 - 3月 30日
根本隆弘 鈴木聡, 貝測良和, 石谷善鳳 吉川明彦‥GaS(Ill)A,B 基板上 - の 六方晶 z｡c dSSe
の M B E成長, 第4 9回応用物理学関係連合講演会, 東海大学(神奈川), 2 00 2年 3月 27 日 - 3
月 3 0日
橋本直軌 徐科, 寺嶋瓦 秦武風 音谷昌慶, 石谷善博, 吉川 明彦 :RF-M BE法による高品質
InN薄膜の 作製と評価, 第63回応用物 理学会学術講演会, 新潟市(新潟大学), 20 2年 9月 26
日
K･Xu, N ･ Hashim oto, B･ Ca o, T･ Hata, W ･ Terashim a, M I Yo shita ni, Y. Ishitani a nd A. Yo shika w a:
InN gro wth o n2-in ch s apphire s ubstrate by m olecular-be a m epita xy' T he 50th Japa n So ciety of
Applied P hysics a nd RelatedSo cietiesSpring M eeting, Kan aga w a,Japa n, Ma n27-30(2003)
K･Ⅹu
, N ･ Hashim oto, B ･ Ca o, T･ Hata, W ･ Ter ashim a, M . Yo shita ni, Y. Ishitania nd A. Yoshjka w a:InN
gr o wth o n2-in ch s apphire s ubstr ate by m ole cular-bea m epitaxy, T he 50th Japa nSo ciety of Ap plied
Physics a nd Related SocietiesSpring Me eting, Kan aga w a,Jap an, Mar. 27-3 0(20 03)
石谷善博 , 徐科, 寺嶋亘 , 橋本直樹, 秦武嵐 古谷昌慶, 吉川明彦:InN 薄膜 の低温赤外測定,
第50回応用物理学関係連合講演会, 横浜市 (神奈川大) , 200 3年 3月 27_30 日
鈴木聡, 熊田博光, 貝捌良和, 石谷善風 音川明彦:六方晶 cdS/ Ga As(111)の 光学的評価, 第50
回応用物理関係連合講演会, 横浜市 (神奈川大) ,200 3年 3月 29日
徐富 泉 石谷善博, 吉川明彦: GaN エ ビ層 の 結晶性改善お よび極性転換に対す る高温 T M A
フ ロ ー の影響, 第50回応用物理 学関係連合講演会, 横 浜市(神奈川大学), 2003年 3 月 3 0日
青谷 昌慶, 徐 札 寺嶋亘 , 寮武贋, 橋本直 軌 石谷善博, 吉川明彦: 分光 エ リプ ソメ トリ に よ
る R F- M B E成長InN のin-situ 観察, 第5 0回応用物理学関係連合講演会, 横浜市(神奈川大学),
2 003年 3月 28 日
寺嶋亘, 徐秋 吉谷昌慶, 秦武 嵐 橋本直軌 石谷善博, 吉川明彦‥InN 成長 にお ける極性 の及
ぼす影響, 横浜市(神奈川大学), 20 03年 3月 28日
熊田博池 鈴木聡, 貝測良和, 石谷善博, 吉川明彦: 六方晶 cdS/Ga As(111)A, B の M B E成長,
第50回応用物理学関係連合講演会, 神奈川県横浜市 (神奈川大学) , 2003年 3月 2 9日
橋本直樹, 徐科, 寺嶋亘, 秦武 風 音谷昌慶, 石谷善博, 吉川 明彦 ‥InN 層の R H E E Dと x 線回
折測定に よるひずみの 評俄 第 50 回応用物理学関係連合講演会, 横浜市(神奈川大学), 20 03
年 3月 28日
鈴木聡, 熊田博光, 貝捌良和, 石 谷善博, 吉川明彦‥六 方晶 c d S/GaAs(llりの 光学的評価, 第5 0
回応用物理関係連合講演会, 横浜市 (神奈川大) , 2003年3月 29日
徐 富完, 石谷善鳳 吉川明彦‥GaN エ ビ層 の結晶性改善お よび極性転換に対する高温 T M A フ
ロ ー の 影響, 第50回応用物理学関係連合講演会, 横浜市(神奈川大学),2 003年3 月 30 日
青谷昌慶, 徐科, 寺嶋瓦 秦武嵐 橋本直樹, 石谷善博, 吉川明彦 ‥分光 エ リプ ソメ トリに よ る
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1 9.
20.
21.
22.
23.
24.
2 5.
2 6.
27.
28.
29.
3 0.
3l.
32.
R ト M B E成長 InN の in-situ 観察, 第 50回応用物理学関係連合講演会, 横浜市(神奈川大学),
2 003年 3月 28日
寺嶋亘, 徐科, 吉谷昌慶, 秦武嵐 橋本直樹, 石 谷善風 音川明彦 :InN 成長にお ける極性の 及
ぼす影響, 横浜市(神奈川大学), 2003年3月 28日
熊 田博光, 鈴木聡, 貝捌良和, 石 谷蓉博, 吉川明彦:六方晶cdS/GaAs(Ill)A ､B の M B E成長, 節
50回応用物理学関係連合講演会, 横浜市 (神奈川大学) ,2 003年3月 29日
橋本直樹, 徐 札 寺嶋亘 , 秦武鼠 吉谷昌鼠 石 谷善博, 吉川明彦:lnN 層の R H E E Dと X 繰回
折測定に よるひずみ の評価, 第 5 0回応用物理学関係連合講演会, 横浜市(神奈川大学), 2003
年 3月 28日
K.Xu
, N , Hashim oto, B. Ca o, T. Hata, W . Terashim a, M . Yoshitani, Y. Ishitania nd A. Yoshika w a:
InN gr owth on 2
-inch s apphire substrate by m olec ularbeam epita xy, 応用物理学関係連合講演会,
横浜市(神奈川大学), 2003年3月 27-30日
寺嶋亘 , 徐科, 笹成伯, 赤坂康 一 郎, 橋本直樹, 吉谷昌慶, 大久保貴行, 石谷善博, 吉川明彦:
RF- M B E法によ るInN の結晶成長と原料Ⅴ/Ⅲ比依存性, 第64回秋季応用物 理学会学術講演会,
福岡,2 003年 8月 3 1日 - 9月 2 日
石谷善博, 徐科, 増山裕倍, 吉谷昌慶, 寺嶋亘, 橋本直樹, 雀成伯, 吉川明彦: nN 薄膜の伝導帯
フ ェ ル ミ準位の 温度変化 第64回秋季応用物理学会学術講演会, 福岡大学(福岡),31p - G -1 2,
2003年 8月 3 0日 - 9月 2 日
橋本直樹 , 徐科, 寺嶋亘 , 吉谷昌慶, 赤坂康 一 郎, 大久保貴行, 雀成伯, 石 谷善博, 吉川明彦:
R F- M B E法に よる GaN 上の InN 量子 ドッ トの 形成- InN 成長 モ ー ドの 制御 - , 第64回秋季応
用物理学会学術講演会 , 福岡大学 (福岡) ,∃IP - G-10,2 003年8月 30日 - 9月 2 日
吉川明彦 :InN 系窒化物の エ ビタキ シ制御の 問題点, 日本学術振興会 ワイ ドギャ ッ プ半導体
光 ･ 電子デバ イ ス 第1 62委員会, 第36回研究会, 熱海, 20 03年 12月 12 日
石 谷蓉博, 雀成伯, 徐科, 曹水, 吉 田清輝, 吉川明彦:InN 系窒化物の 光物性 と光デバイ ス 応用
の 可能性, 日本学術振興会ワイ ドギャ ッ プ 半導体光 ･ 電子 デバイ ス 第162委員会, 第3 6回研
究会, 熱海,2 003年 12月 12日
増山裕信, 石谷善博, 徐科, 寺嶋亘, 古谷昌慶, 橋本直樹, 峯成伯, 吉川明夢: R F- M B E成長
InN 結晶の バ ン ドギャ ップ エ ネル ギ ー の 温度依存性, 第 51回春季応用物理 学会学術講演会,
2 9p - Y N-3, 東京工科大,2 004年 3月 28日 - 31日
橋本直樹, 複成伯, 石谷善風 音川明彦: c面微傾斜際フ ァイ ア基板上 GaN テ ン プ レ ー トを用
い たInN 成長初期過程の検討, 第51回春季応用物理学会学術講演会, 2 9 p - Y N-4, 東京 工科
大,2 004年3月 2 8日 -3 1日
雀成伯, 大久保 貴行, 富谷昌慶, 野村昌弘, 橋本直軌 寺嶋亘, 赤坂康 一 郎, 徐科, 石谷善博,
吉川明彦: R F- MB E法によ るInN /GaN ダブル - テ ロ 構造お よび多重量子井戸構造の 作製, 第
51回春季応用物理学会学術講演会, 2
1
9 p - Y N-5, 東京 工科大, 2004年3月 2 8日 - 31日
石 谷善博, 増山裕信, 徐札 寺嶋亘 , 吉谷昌慶, 橋本直樹, 雀成伯, 吉川明彦: R F- M B E成長
InN 結晶の 真性領域にお けるバ ン ドギ ャ ッ プ エ ネル ギ ー の 予測, 第 51 回春季応用物理学会
学術講演会, 2 9 p - Y N･6, 束京工科大, 2004年 3月 28 日 - 31 日
橋本直樹, 菊川直博, 雀成伯, 石谷善博, 吉川明彦:M B E法を用い た GaN 上InN ドッ ト成長に
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33.
34.
3 5.
3 6.
37.
38.
3 9.
40.
41.
42.
43.
4 4.
お ける ドッ トサイ ズ及 び密度の 成長時間依存性, 3a- W -6, 第6 5回応用物理学関係連合講演会,
束北学院大学, 2004年 9月 1 日 - 4 日
複 成低 寺嶋亘, 大久保貴行, 石谷善博, 吉川明彦: R F- M B E法に よ るInN/GaN 単 一 量子井
戸構造の 量子井戸幅依存性 , 2p- W + 7, 第 65回応用物 理学関係連合講演会, 東北学院大学,
2004年9月 1 日 - 4 日
大平 隆史 , 増山裕信, 寺 嶋亘 , 石 谷 善博, 雀成 胤 吉川 明彦: 赤外 反射分 光法 を用 い た
R F- M B E成長InN 結晶の キャ リア散乱断面積の導出, 3a- W 14, 第65回応用物理学関係連合講
演会, 東北学院大学, 2004年 9月 1日 - 4 日
寺嶋亘 , 複成伯, 大久保貴行, 石谷善博, 吉川明彦:InN/ GaN 多重量子 井戸構造作製に向 けた
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Qも山eI〉iffe r e n七Gr o w仙 Be恥a vio r sin 汲F- M BE of ‡nN
wiih Ⅰn-Pola ritya nd N-Pola rityGr o w non GaN Template s
盆 _ 辿 ,Y. Ishita ni,S.a. Che, K. Xu, B. Cao
X.Q. Wa ng, M . Yo shita ni, W Te r a shim a, a nd N･ Hashim oto
Departm e ntofEle ctr o nic s a nd Me cha nic alEngln e erl ng, andC R E S T InN
-Pl.Oje ctofJS T,
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Growthof high-qu alitythickInN epilaye l
･ is stilla challe ngedu etoitslow dis s ociatio n
temper atu r e
l-10)
･ InN epilaye rs start to de c o mpo s e at te mper atu r e s abo v e abo ut500 Ca nd
ln-dr oplets e a sily appe ar o nthe s u rfa c e･ On c etho s eln-dr oplets
､
appe ar o nthe s u rfac e, they
distu rbthe epita xy oflnN itselfa nditis v ery difficultto c o ntin u e/ke ep the growth･ The
gl
･
O Wthpr oc es s a nd/ol
･
.
thegr o wthrate a r elimitedbythedis s o ciatio n ofInNits elfa nd n otby
the r e- e v apor ation ofe x c e s sIn o nthe s u l
･fa c e. T his situ atio nis slightlydifferent tothe c as e
･forthe M B EofGaN . Be c a u s e ofthe mu chhigherther m al Stability of GaN tha nInN, the
epitaxytemperature ofGaN c anbein c r e as edtohighel
･ te mpe r atu re s uPtO850 C, wher ethe
v apo rpres sure of metallic Ga is high en o ugh fo r r e- v apo r atio n･ T her efor e, the gr o wth
pr o c e s s a nd/o1
･ thegr o wthr ate of GaN a r elimitedbythe effTectiv estlPPly/de s o rptio n r ate of
Ga a nd n otbythe diss ociatio n of GaNits elf. T he n e x c e s sGa o nthe s u rfac e c a nbefairly
e a silyre- e v apo r atede ven afte rthe appe al
･
a n Ce OfGadr oplets atr elativ elyhigherte mpe r atu 1.e S･
Fu rthe r, its epitaxy.c a nbe c o ntin u ed
'e v e n afterthe appear a nce ofGa dr oplets by c ar efully
adjustingthegr o wth c o nditio nrs s oasto ehha n c ethediffusio n of N-spe cie sinthe Gadr oplets,
l
･
e S ultinginthegr o wth df GaNbe n e aththe G･adr oplets.
Untiln o w w eha v epointed o utthat the crystallin epolarityplays a v e ryimporta ntr olein
the epita xy co ntroloflnN gr o w l ng O n 叩1a n e sapphire a nd/o r c
-pla n eGaN templates
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tim e m o nito ring/c o ntr ollingeqt11pm e ntS･
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w a sfo u ndthat the epltaXyte mPe ratu rein MB Efo rN
-polarity gr o wthc a nbe abo ut10 °eg
higher(about600
oC)tha n.thatin ln-pola riヒy cas e(abo tl 500
o叶9)I T hatis, N -polarity
gr owth is m u ch bette rtlla nI叩 Olarlty gro wth,
.be c a u s ethe higher epita xy te mper atu re
n o n auyr es ultsillhighergr o wthr ate, thickel
'
ePilaye rs, a nd highe r c rystauin epr ope rtie sdu e
tothe e nha n c eds u rfac e lTllg
･
atio n athighel･ te mPe r atLu
･
e S･ This r es ultisba s edo nthefa ct that
the po s siblehigher- eplta Xyte mPe r attlreSfo rlnN -epita xy c a nbe a chie v edo nlyin N -pola rit
'
y
gr o wth,i･e ･ , the nitr oge nin c叩 O r atio npr o c es silltO th
e c rystal isthe r ate-1im ltlng Pr o c e s sin
this c as e. Fu rthe r, w e ･ha v e als opointedthatin orde rto pl
･
e V ellt the diss o ciatioll0fhlN
epilaye r, in particular, at af O Llndthe higherlimit epita xyte mpe r attlre S, Pr e cis e c o ntr ol of
s u rfa c e stoichio m etry in effe ctiv ely u nity stoichio m etry, but appar e ntly slightly N
-rich
c onditio ndu eto the re m al
･kablyin c re a s ed N-nu 又 u nde rke epi ngtheln
-nu 又 s am e,is n e c e s s alγ･
It sho uld be n otic ed that the highe1
･ InN - eplta Xy te mperatu reis als o pr efe r able whe n
c o n side ringthe fabric atio n ofhighqu alityhetero-stru ctu r e s with othe rIII- nitride s s u ch a s
GaN, be c a u s etheir optim u m epita xyte mpel
･
atu l
-
PS ar e much highertha nthat of lnN ･
The s ebeha viol･S Statedabo ve ar e slightlydifer e nt c o mpar ed with thos eforthe epita xy
ofothe rtypIC al III
- nitrides s u ch asGaN a nd AlN, wller ethe c atio n-polarity, l･e･ , Ga a nd/or
A l-pola rity, a nd c atio n richgr o wth c o nditio n s ar eb
lie v ed m u ch bette rtha nthe a nio n-polarity,
i.e .
,
N -polarity, a nd a nion I
.ichgr o wth c onditio n s･ It sho uldbe pointed outagain, ho w e v er,
that the s u rfa ce migr atio n of Inis ofc o u rs e enl1a n C ed u nde l
･ h rich c o nditio n a nd thellthe
g1
･
O Wthc o ndit o n s m u stbe adjusted a s clo se asto u nitystoichio m etry ev en in at the high
te mpe r atu r elimitatio n sfo rInN epita xy･
In this paper, u n lqu e gl
･
O Wth
beha vio rsforthe M B Eof I止Nepilayer s
obs erved for dife rent pola ritie s, i･e･,
h -pola rity a nd N
-polarity, are brie丑y
stum m a rized. Fu rthe r, tho s elnN epilaye1
'
S
w e r e char a cte riz ed by s e v er al
c o n v e ntio n al m ethods such astiR- X R D,
A F M, P L, FE- SE M, Hall, etc･ Itis sho w n
that the N -polarity s a mple s e xhibit
s upe rio r. pl
･
OPertie s c o mpa red to the
ln-polarity o n esdepe nding o nthe highe r
epita xy te mper atu r e s. for N
-pola rity
gr o wththanthatfb∫ln
-polarity･
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Fig･2 Pola ritydepe nden c e ofposible
-growth
te mpe r atu r e sfbrlnN epilaye rsin R F- M B E･
As show nin Fig･l, o tlr MB Esyste m w a s equ ipped with s e v e ral in
-situ a nd 1･e altim e
m o nitoring/c o ntl
･
O11inginstru m e nts, s u ch a sSE, kSA
-400Rt: E E D-patte rn r ealtim e a n alyz e,
U HV- A F M/ST M, andc o a xial impa ct c ollisionio n s c atte ring spe ctr o s copy(C A ICIS S). The
gr o wth pl
1
0 C e S S Wa s
.
m O nito red a nd c ontr oled by SE a nd RfIE E D･ By c o mbining a nd
compa rlngbothSE a n
.
dRH EE Dsignals, s u rfa c e stoichio m etry c a nbe effe ctiv ely m onitored
a nd c o ntr olled during the film gr owth･ The polarity oflnN laye r w a s
char a ctel･ized by
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CAICISS. Thehighestgl･O Wthr ate w a sabo utl･3LL m/ho ur･ We c o uldgr o wthick lnN epilaye 1
.
S
uptolOトL m withthe a s sits
･ ofs e v e r alin･situ a ndr e al time m o nito rl ng/c o ntr ollingsystem s,in
partic ula r,ke epingthe sLtrfa c e stoichio m etryN
-richsidebutclo s eto umitystoichio m etry w as
v e ryi mpo rta nttO a v oidthe appe ar a n c e oflndroplets o nthe s urfa c e･
Fig13 A F Mim age of N十pOlaritylnN ･
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Fig･4 P Lspe ctr a ofthickN
-polal
･ityInN epilaye r･
In･o rderto study the effect ofpolarity o nlnN epita xyits elfandepilaye rqu alitya s w ell,
tw o kinds of s ubstr ate s w er e u s ed: M O V P E-gro吋n 4 [L m-thick Ga
-polarity GaN a nd
M B E-gr o wn lトL m-thickN -pola rity GaN te mplate s, which w e r e u s edto gr o wh
-pola ritylnN
a nd N-polarityInN, r e spe ctiv ely･ InN epilayer s wer edir e ctly gr o w n o nGaN
-te mplate s
witho utu sl ng alo wte mpe r atur ebuffe r･ T h占gr o wthte mpe r atu refo rlnN w a s v al
･ied Ato m450
to600oC. InN film sgr o w n o nGa- and N-polal
･ GaNte mplate sw er e c o nfir m edtoha vetheln
-
a nd N-pola rity, r e spe ctiv ely, bythe C A ICIS S･
ThelnN gr o wthbeha vio rs o ntw o十pOlar s u rfa c e s atdife r e nt s ubstr ate te mpe r atu re s
w er e c o mpar ed withthe s a m eln nu 去 a nd N
-pla s m a c o ndition･ Fo rthe hpolarfilm swhich
w ere gr o w n o nGa-polar GaN te mplate, it w asfo u nd that the m a xim u mgr owthte mpe r atur e
w a slimitedtobelo w500oC. At thegr o wthte mper∈血 re of500
oC
,
In-polarlnN gr o wth w a s
c o u nte r a cted by the de c o mpo sitio n･ The simila rgr o wth beha viorfbr N
-pola rfilm s w a s
obs er v ed at the gl
･
O Wthte mper atu r e of 60
oC･ To furthe r clarifythe polaritydepe nde n cy of
InN gr o wthte mpe l
･
atu r e S, W e gr e w S e ri s ofs a mples with ln
- andN -polaritybyv a ryingthe
s ubstrate te mper ature sbutfixingtheIn cellte mpe l
･
atu re S a nd N -plas m ac o nditio n･ Figure2
sho w sthe s u m m a riz edr e s ults. Itis show nthat the gr o wthtempeL
･
atu r elimitatio n sfo rIn- a nd
N -pola rlnNlaye rs a rediffere nt･ N
-pola rfilm s c o uldbegrow n at m u ch highertempe1
.
atul-e S-･
Figu re3 showstheA FMim ageof N
-pola rfl m gr o w n o nN
-polarityGaNte mplate at
580oC. Cle al
･
gr O Wthsteps co uldbe obs e r v edo nN
-polal
･
Su l
･fa c e s･ Evide ntly,the migr atio n of
ln ato m s was ehha n c ede n o ughto pl･O m Otethe s u rfac e s m o othinge v e n o nN-polal
-itys u rfa c e s
at s u ch highte mper atu re sdue to thelo w e r m lgr atio nba rier ofIn ato m s･ To a chie v ethe
sm o oths ul
･fa c e m o rphologle S Sho w nin Fig･ 3, the n e c e s s a ryin flu xinte n sity wa slo w e rfo r
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In-polar s u rfa c e stha nfo rN
-pola r o n e s, at the sam e N
-pla s m a c o ndito n･
In o rde rto obtainhighqualityInN epilaye rs, w e n o r m allyuse a s m alle r siz e s apphil
･
e
s ubstr ate(a qu a rter siz e of2-in ch sapphire, and lOxlOo r15Ⅹ15 m m2 s ap phire)･ This is
be c a u se m u ch bette rte mpe r atu re unifo -ity lS Prefe r able a nd m ore c ar efula nd/orpr e cis e
c o ntr olof the s u rfa c e stoichio metry u sl ngboth RHE E Da nd SEis ne c e s s a rydu ring aslo ng
tim e as1 0-12ho u rs-gr o wth･ We gr e w m a ny N
-polarity5
-8 pm -thick lnN epilayers･ Fir st,it
w a sconfir m ed bythe CB ED patte rn sthat the polarity ofthese epilayers w a s c o mpletely
N-polarityfr o mthe s ubstr ate
-inte r･fa c etothe s u rfa c e a s e xpe cted fr o mthe C AICISSre s ults･
The FW HM v alu e sof X-r ay r oQking c u rve sfor sym m etric al(002)a nd asym metric al(10 2)
plan esfo rtypical
=
go od
= InN epilayers w e r e2 001350ar c s e c a nd 650
-950a rc s e c, r e spe ctiv ely･
The l･e Sidu al c a rrier c o n c elltr ation in the s eh N epilaye r s w as stilin lo w 10
18
cm
-3
u nforhln ately, a nditr equir e sfurther efortsto de c re as eit･ Th
e highestele ctr o n mobilityat
ro o mte mper atu re wa s abo v e2000c m
2
Ns atr o o mte mperatu r e･ The selayer sexhibitedstr o ng
p Le mis sio n s atbothr o o mte mper atu r e
'
a nd lo wtemper atu r e a s show nin Fig･4･ W ithu si ng
these highqu alitythickN -polarityInN epilayer s, the e n e rgyba ndgap oflnN layer c ouldbe
dete 皿in edaccur ately a nd it w as a slo w a s abo utO･64 eV Fu rぬe r, 如 m the cr o ss
- ectio nal
T E Mobs e rv atio n s, the dislo c atio nden sity ofo u rhigh
-qu ality N
-polaritylnN epilayer s w a s
e stim atedtobe;bout2x109c m
-2･
In c o n clu sio n
,
the fllm polaritie s sho wed signific a nt effe cts o nInN epita xi
algr o wth
by M B E･ It w asfo u ndthatN
-polarlayel
･
S c o uld be gro w n athigher s ubstr atete mpe ratur e s
c o rhpa red withthe ln
-polarfilm s, res ultingin highe rqu alityN
-polaritylnN epilaye rstha n
In -polarity･ Te ntativ ely' w etho ught theInN gr o wth beha viordiffere n c
e onIn - a nd N-polar
fa c esw a s attributedto the differ e n c ein the N the ato minc o rpo r atio n r ate in tw o pola r
su rfaces. Fu rther w o rk is n e c e ssaryto v erifythis u ndersta nding･
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